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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung betrifft Propyl en -Homopolymere mit einem Schmelzpunkt unter 155'*C, xylolloslichen 
Anteilen unter 5 Gew.-%, einem Gewichtsmittelwert des Moleku large wichts von mindestens 117 000 und einer 
Moiekulargewichtsverteilung von kleiner als 3. 

Welterhin betrifft die Erfindung Verfahren zur Herstellung derartiger Propylen-Homopolymeren, deren Verwendung 
zur Herstellung von Fasern, Folien und Formkorpern sowie die hierbei erhaltlichen Fasern, Folien und Fonnkorper. 

Hochlsotaktische, hochkristadine Propylen-Homopolynnere zeichnen sich durch einen Schmelzpunkt von ca. 
163°G und niedrige xylollosliche Anteile, verbunden mit hoher Steifigkeit aus. Insbesondere fur Anwendungen Im Fo- 
llenbereich benotigt man jedoch flexible Produkte mit abgesenkter Kristalliiiitat. 

Bisher konnten diese Eigenschaflen beim Polypropylen durch Absenken der Isotaktizitat (vgl. DE-A 34 25 456) 
Oder durch den Einbau von anderen Alk-1-enen, wie in der DE-A 40 11 160 beschrieben, erreicht werden. 

Als Nachteil dieser Ma3nahmen hat sich der Anstieg der xylolloslichen Anteile erwiesen; ein Effekt, der insbeson- 
dere fur Anwendungen im medizinischen und Nahrungsmittelsektor unerwunscht ist. 

Aufgabe der vorliegenden Erfindung war es daher, Propylen-Homopolymere zur Verfugung zu stellen, die sehr 
gute Verarbeitbarkeit zelgen, be! gleichzeitiger guter Anwendbarkeit, vor allem im medizinischen und Nahrungsmittel- 
sektor. 

Demgema3 wurden die eingangs definierten Propylen-Homopolymere gefunden. 

Au3erdem wurden Verfahren zur Herstellung derartiger Propylen-Homopolymeren, deren Verwendung zur Her- 
stellung von Fasern, Folien und Formkorpern sowie die hierbei erhaltlichen Fasern, Folien und Formkorper gefunden. 

Die erfindungsgemaBen Propylen-Homopolymere* weisen einen Schmelzpunkt unter 155*0, bevorzugt unter 
150''C, xylollosliche Anteile unter 5 Gew.-%, vorzugsweise unter 2 Gew.-%, auf und eine Moiekulargewichtsverteilung 
von kleiner als 3. 

Unter_der Moiekulargewichtsverteilung wird das Verhaltnis von W^iM^ verstanden, wobel M^ der Gewrchtsmittel- 
wert und M^ den Zahlenmittelwert darstellen. 

Die erfindungsgemafJen Propylen-Homopolymere sind erhaltlich durch Polymerisation von Propylen bei Tempe- 
raturen Im Bereich von 0 bis 100'C und Drucken im Bereich von 1 bis 300 bar in Gegenwart von Katalysatorsystemen, 
die als aktive Bestandteile Metallocenkomplexe von Metallen der IV. und V. Nebengruppe des Periodensystems und 
oligomere Aluminiumoxidverbindungen aufweisen. 

Die Polymerisation des Propylens kann in Losung, in Emulsion, in Suspension, in Masse oder in der Gasphase 
durchgefuhrt werden. Besonders bevorzugt ist die Gasphasenpolymerisation, Insbesondere bei Temperaturen im Be- 
reich von 30 bis 100**C, bevorzugt 50 bis 90"C, und DrOcken im Bereich von 7 bis 40 bar, bevorzugt 15 bis 35 bar. 

Die zur Herstellung der erfindungsgemafJen Propylen-Homopolymere eingesetzten Katalysatorsysteme enthalten 
als aktive Bestandteile u.a. Metallocenkomplexe von Metallen der IV. und V Nebengruppe des Periodensystems, ins- 
besondere von Titan, Zirkonium, Hafnium, Vanadium, Niob oder Tantal. Vorzugsweise werden dabel solche Komplex- 
verbindungen verwendet, bei denen das Metallatom Qber 7c-Bindungen mit ungesattigten cyclischen Kohlenwasser- 
stoffresten verbunden ist, beispielsweise Cyclopentadienyl-, Fluorenyl- oder Indenylgruppen. Welterhin sind die be- 
vorzugt eingesetzten Komplexverbindungen dadurch gekennzeichnet. daB das Metallatom noch mit weiteren Ligan- 
den, insbesondere mit Fluor, Chlor, Brom und lod oder einem C-,- bis G-,o-Alkyl, beispielsweise einer Methyl-, Ethyl-, 
Propyl- Oder Butylgruppe, verknupft sein kann. 

Besonders geeignete Metallocenkomplexe lassen sich durch folgende allgemeine Formal I kennzeichnen: 




Y MX2 I 




in der die Substituenten folgende Bedeutung haben: 
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5 wobei R5 
bis 

10 



IS 



RIO 



Titan, Zlrkonium, Hafnium, Vanadium. Nlob Oder Tantal, 

Fluor, Chlor, Brom. lod, Wasserstoff, C^- bis C^o-Alkyl, Ce- bis Cig-Aryl Oder -ORS 

C^- bis CiQ-AlkyI, Cg- bis Cig-Aryl. Alkylaryl, Arylalkyl. FluoralkyI Oder Fluoraryl mit jeweils 1 bis 
10 C-Atomen im Alkylrest und 6 bis 20 C-Atomen im Arylrest bedeutet. 

und R® bis R9 

Wasserstoff, Ci bis CiQ-Alkyl, 5- bis 7-gliedriges CycloalkyI, das seinerseits C^- bis C-,o-Alkyle 
als Substituenten tragen kann, Cg- bis C^g-Aryl Oder Arylalkyl, wobei gegebenenfalls auch zwei 
benachbarte Reste gemeinsam fur 4 bis 15 C-Atome aufweisende cydische gesattigte, teilweise 
gesattigte oder ungesattigte Gruppen stehen konnen, oder Si(RiO)3 mit 

Pi- bis Cio-Alkyl, Cg- bis Cig-Ary! oder C3- bis CiQ-cycloalkyl, 

fur RiiRi2z<; Oder 
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steht, 

wobei Z Silicium, Germanium, Zinn oder Kohlenstoff bedeutet, 

R",R12 Ri3,Ri4 Wasserstoff, - bis C^o-Alkyl, C3- bis CiQ-Cycloalkyl oder Cg- bis Cis-Aryl. wobei gegebenenfalls 
auch zwei benachbarte Reste gemeinsam fur 4 bis 15 C-Atome aufweisende cydische Gruppen 
stehen konnen. 



Von den Verbindungen der Formal I sind diejenigen besonders geeignet, in denen 



R1 und R6 
R4 und R9 

R2, R3, R7 

R^i,Ri2Ri3und R14 

M 

X 



gleich sind und fur Wasserstoff oder C^- bis C^o-Alkylgruppen stehen, 

gleich sind und fur Wasserstoff, eine Methyl-. Ethyl-, iso-Propyl- oder tert.-Butylgruppe ste- 
hen; 

und Rfi die Bedeutung 

R3 und Rfi Ci bis C4-Alkyl R2 und R7 Wasserstoff haben oder zwei benachbarte Reste R2 
und R3 sowie R^ und R8 gemeinsam fur 4 bis 12 C-Atome aufweisende cydische Gruppen 
stehen, 

fur Wasserstoff oder C^- bis Cg-AlkyI, 
fur Zirkonium oder Hafnium und 
fur Chlor stehen. 



Beispiele fOr besonders geeignete Komplexverbindungen sind u.a. 

Dimethylsilandiylbis(cyclopentadienyl)-zirkoniumdichlorid, 
DimethylsiIand{ylbis(indenyl)-zirkoniumdichlorid, 
Dimethylsilandiylbis(tetrahydroindenyl)-zirkoniumdichlorid, 
Ethylenbis(cyclopentadlenyl)-zirkoniumdichlorid, 
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Ethylenbls(indenyl)-zirkoniumdichlorid, 

Ethylenbis(tetrahydroindenyl)-zirkoniumdlchlorid, 

Ethylenbis(-2-methyllndenyI)-zirkoniumdlchlorid, 

Ethylenbis(-2-methylindenyl)-hafniumdichlorid, 
5 Ethylenbis(-2-methylbenzindeny!)-zirkoniumdichlorid, 

Ethylenbis(-2-methylbenzindenyl)-hafniumdichlorjd, 

Dimethylethylen-9-fluorenylcyclopentadlenylzjrkoniumdichlohd, 

Dimethy!silandiylbis(-3-tert.butyl-5-methylcyclopentadienyl)-zirkoniumdichlorid, 

Dimethylsilandiylbis(-3-tert.butyl-5-ethylcyclopentadienyl)-zirkoniumdichlond. 

Dimethylsilandiy!bls(-3-tert.butyl-5-methylcyclopentadienyl)<limethylzirkon 

Dimethylsilandiylbis(-2-mGthyIindenyl)-zirkoniumdichlorld, 

Dimethylsilandiylbls(-2-isopropyfindenyl)-zirkoniunndichlorid, 

Dimethylsilandiylbis(-2-tert.-butylindenyl)-zirkoniumdichlorid, 

Diethylsjlandiylbis(-2-methylindenyl)-zirkoniumdibronnld, 
^5 Dimethylsilandiylbis(-2-methyl-5-methylcyclopentadlenyt)-zirkoniumdichlorid, 

Dlmethylsilandiylbis(-2-ethyl-5-isopropylcyclopentadienyl)-zlrkoniumdichlorid, 

Dimethylsilandiyfbis(-2-methylbenzindenyl)-zirkoniumdichlorld, und 

Dimethylsilandiylbis(-2-methylindenyl)-hafniumdlchlorld. 

20 Die Synthese derartiger Komplexverbindungen kann nach an sich bekannten Methoden erfolgen, wobei die Um- 

setzungderentsprechend substituierten, cyclischen Kohlenwasserstoffanionen mlt Halogenlden von Titan, Zirkoniunn, 
Hafnium, Vanadium, Niob oder Tantal, bevorzugt ist. Beispiele fur entsprechende Herstellungsverfahren sind u.a. Im 
Joumal of Organometallic Chemistry, 369 (1989), 359-370 beschrieben. 

Die Metallocenkomplexe konnen auch in kationischer Form vorliegen, wie in der EP-A 277 003 und der EP-A 277 

25 004 beschrieben wird. Weiterhin kann auch M.-Oxo-bis-(chloroblscyctopentadienyl)-zirkonium als IVIetallocenkomplex 
verwendet werdeh. 

Neben den Metallocenkomplexen enthalten die zur Herstellung der erfindungsgema3en Propylen-Homopolymere 
eingesetzten Katalysatorsysteme noch oilgomere Aluminiumoxidverbindungen. Geeignet sind beispielsweise offen- 
kettige oder cyclische Alumoxanverbindungen der allgemeinen Formeln II oder III 
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wobei eine C-,- bis C4-Alkylgruppe, bevorzugt Methyl- oder Ethylgruppe bedeutet und m fur eine ganze Zahl von 
5 bis 30, bevorzugt 10 bis 25, steht. 

Die Herstellung dieser ollgomeren Alumoxanverbindungen erfolgt ubiicherweise durch Umsetzung einer Losung 
von Trialkylaluminium mit Wasser und ist u.a. in der EP-A 284 708 und der US-A 4 794 096 beschrieben. 

In der Regel liegen die dabei erhaltenen oligomeren Alumoxanverbindungen als Gemische unterschiedlich langer, 
sowohl linear als auch cyclischer Kettenmolekule vor, so da3 m als Mittelwert anzusehen Ist. Die Alumoxanverbindun- 
gen konnen auch im Gemisch mit anderen Metallalkylen, bevorzugt mit Alumlriiumalkylen, vorliegen. 

Es hat sich als vorteilhaft erwiesen. die Komplexverbindung von Metallen der IV und V Nebengruppe des Peri- 
odensystems und die oligomere Alumoxanverbindung in solchen Mengen zu venwenden, da3 das atomare Verhaltnis 
zwischen Aluminium aus der oligomeren Alumoxanverbindung und dem Ubergangsmetall aus der Komplexverbindung 
von Metallen der IV. und V. Nebengruppe des Periodensystems im Bereichvon 10:1 bis 10^:1, insbesondere im Bereich 
von 10:1 bis 10^:1, liegt. 
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Als Losungsmittel fur diese Katalysatorsysteme werden ubilche aromatische Kphlenwasserstoffe eingesetzt, be- 
vorzugt mit 6 bis 20 C-Atomen, insbesondere Xylole und Toluol sowie deren Mischungen. 

Bei der Herstellung der erfindungsgema3en Propylen-Homopolymeren hat es sjch ais vorteilhaft erwiesen. wenn 
ein getragertes Katalysatorsystem eingesetzt wird. Geeignete Tragermaterialien sind beisplelsweise Kieselgele, be- 
vorzugt seiche der Forme! SiOg • a AI2O3, worin a fur eine Zahl im Bereich von 0 bis 2 steht, vorzugsweise 0 bis 0,5; 
dies sind also Alumosilikate oder Siliciumdioxid. Vorzugsweise weisen die Trager einen Teilchendurchmesser Im Be- 
reich von 1 bis 200 ^im auf, insbesondere von 30 bis 80 \im, Derartige Produkte sind im Handel erhaltlich, z.B. Silica 
Gel 332 der Fa. Grace. 

Bei einenri besonders bevorzugten Verfahren zur Herstellung der erfindungsgema3en Propylen-Homopolymeren 
stent man zuerst das Tragermaterial fur den Katalysator her, dann erfolgt die Herstellung des getragerten Katalysator- 
komplexes und anschlieBend die Polymerisation. 

Bei der Herstellung des Tragermate rials hat es sich als vorteifhaft erwiesen, die feuchten Kieselgele in Kohlen- 
wasserstoffen, vorzugsweise in Heptan, zu suspendieren und mit Trialkylaluminium, vorzugsweise mit Triethylalumi- 
nium, zu versetzten, zu filtrieren und zu trocknen. 

Zur Herstellung des getragertern Katalysatorkomplexes geht man vorzugsweise so vor, daQ man den Metallocen- 
komplex der allgemelnen Forme! I mit Losungsmittel versetzt, insbesondere mit Toluol, und hierzu eine Losung von 
oligomeren Alumoxanverbindungen der allgemeinen Formein II oder III gibt, vorzugsweise Methylalumoxan, wobei als 
Losungsmittel Insbesondere dasjenige verwendet wird, welches auch beim Metal locenkomplex eingesetzt wurde, also 
bevorzugt Toluol. AnschlieBend wird das Tragermaterial zugegeben, wobei das Gewichtsverhaltnis von Katalysator 
zu Tragermaterial 1 0: 1 bis 1 000: 1 ausmacht. bevorzugt 1 00: 1 bis 500: 1 . AnschlieBend wird das Losungsmittel entf ernt 
und man erhalt ein Katalysatorpulver. 

Die eigentliche Polymerisation wird bevorzugt in der Gasphase durchgefuhrt, wobei rrian ubiicherweise in einem 
Autoklaven Polyp ropy! en grieB vorlegt und mit Trialkylaluminium, vorzugsweise Triethylaluminium, welches als Coka- 
talysator dient, versetzt. Das Gewichtsverhaltnis von PolypropylengrieB zu Trialkylaluminium betragt La. 10:1 bis 
10000:1, bevorzugt 20:1 bis 200:1. AnschlieBend gibt man 30 Gew.-%, bezogen auf die Menge an Trialkylaluminium, 
an Tragerkatalysator zu, heizt auf Temperaturen bis lOO^C, bevorzugt 70*C, auf und erhoht den Innendruck durch 
Propylenzufuhr bis auf 50 bar, vorzugsweise auf 28 bar. Nach beendeter Polymerisation wird der Autoklav entspannt 
und man erhalt ein Propylen-Homopolymer, das nicht extrudiert ist und einen niedrigen Schmelzpunkt aufweist, geringe 
xylollosliche Anteile und eine enge Molekulargewichtsvertellung ohne vorherigen Abbau, 

Die erfindungsgemaBen Propylen-Homopolymere zeigen sehr gute Verarbeitbarkeit bei gleichzeitiger guter An- 
wendbarkeit. 

Belspiele 

1 . Herstellung des Tragermaterials 

Zu einer Suspension von 20,2 g Kieselgel (Fa. Grace, SG 332. Teilchendurchmesser 20 - 45 ^m) in 200 ml Heptan 
wurden bei Raumtemperatur wahrend 30 min 56 ml einer Losung von 6.4 g Triethylaluminium in 48 ml Heptan zuge- 
tropft. Dabei stieg die Temperatur auf 44^0 an. Nach 18 h ruhren bei Raumtemperatur wurde abfiltriert, zweimal mit 
je 30 ml Heptan und zweimal mit je 30 ml Pentan gewaschen und anschlieBend am Olpumpenvakuum getrocknet. 

2. Herstellung der getragerten Metallocenkomponente 

Zu 50 \imo\ Dimethylsilandiyl-bis(2-methylindenyl)zirkondichlorid la (24 mg) bzw. Dimethylsilandiyl-bis(2-methyl- 
benzo[e]indenyl)zlrkondichlorid lb (29 mg) in 20 ml Toluol wurden 1 3, 1 ml (20 mmol) einer Losung von Methylalumoxan 
in Toluol (1,53 molar. Fa. Schering AG) gegeben und 15 min geruhrt. AnschlieBend wurden 5 g des Tragermaterials 
zugegeben und weitere 30 min geruhrt. Zuletzt wurde das Losungsmittel bei Raumtemperatur wahrend 4 h am Ol- 
pumpenvakuum entfernt. Es entstand ein gut rieselfahiges Katalysatorpulver. 

3. Polymerisation 

In einem trockenen, mit Stickstoff gespulten 1 0-Llter-Autoklaven wurden nacheinander 20 g PolypropylengrieB 
und 12 ml Triethylaluminium (1 molare Losung in Heptan) gegeben und 15 min geruhrt. AnschlieBend wurden 1,5 g 
des Tragerkatalysators Im Stickstoff-Gegenstrom In den Reaktor gefOllt und dieser verschlossen. Bei einer Ruhrer- 
drehzahl von 350 U/mIn wurde auf 70*C auf geheizt und gleichzeitig der Innendruck stufenweise durch Propylenzufuhr 
bis zum Enddruck von 28 bar erhoht. AnschlieBend wurde 1,5 h polymerisiert, wobei durch die automatische Druck- 
regelung Frischpropylen nachgefuhrt wurde. Nach beendeter Reaktion wurde wahrend 10 min auf Atmospharendruck 
entspannt und das entstandene Polymere im Stickstoffstrom ausgetragen. Die entsprechenden Polymerisatlonsbe- 
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dingungen und -ergebnisse sind in der Tabelle aufgelistet. 

Die Schmelzpunkte wurden mittels DSC-Messungen (10°C/min Aufheizrate) bestimmt. Die Bestimmung der Ge- 
wichtsmittelwerte und der Zahlenmrttelwerte erfolgte durch Gelpermeationschromatographie. Die xylolloslichen 
Anteile wurden fotgendernnaBen bestimmt: 

In einen 1 -Liter-Dreihalskolben mit ROhrer, ROckfluBkuhler und Thermometer wurden 500 ml destilliertes Xylol 
(Isomerengemisch) eingefullt und auf 100°C erhitzt. Bel dieser Temperatur wurde das Polymere eingefullt, anschlie- 
3end auf den Siedepunkt des Xylols erhitzt und 60 min am Ruckflu3 gehalten. Anschlie3end wurde die Warmezufuhr 
abgebrochen, innerhalb von 20 min mit einem Kaltebad auf S'^C abgekuhlt und dann wieder auf 20**C erwarmt. Diese 
' Temperatur wurde fur 30 min gehalten. Das ausgefallene Polymerlsat wurde abflttriert und von dem Filtrat exakt 100 
ml In einen vorher tarierten 250-ml-Einhalskolben getullt. Daraus wurde das Losungsmlttel am Rotationsverdampfer 
entfemt. AnschlieBend wurde der verbleibende Ruckstand im N^kuumtrockenschrank bel 80'C/200 Torr fur 2 h ge- 
trocknet. Nach dem Erkalten wurde ausgewogen. 

Der xylollosllche Anteil ergibt sich aus 



IS 



20 



x1 = 



gxSOOx 100 
GxV 



x1 = xyloiloslicher Anteil in % 

g = gefundene Menge 

G = Produkteinwaage 

V = Volumen der eingesetzten Filtratmenge 



Tabelle 
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Beispiel 


Metallocen 


Ausbeute 

[g] 


Produktivitat 

[g/g 

Katalysator] 


Schmelzpunkt 


Mw 




xylollosllche 
Anteile 
[Gew.-%] 




1 


la 


1630 


728 


143,0 


117000 


2,13 


1,4 


30 


2 


lb 


1290 


667 


146,1 


259000 


2.33 


0,6 



35 



40. 
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Patentanspruche 

1. Propylen-Homopolymere mit einem Schmelzpunkt unter 155*'C, xylolloslichen Anteilen unter 5 Gew.-%, einem 
Gewichtsmittelwert des Molekulargewichts von mindestens 117.000 und einer Molekulargewichtsverteilung 
von kleiner als 3. 

2. Propylen-Homopolymere nach Anspruch 1 mit einem Schmelzpunkt unter 150*G. 

3. Propylen-Homopolymere nach den Anspruchen 1 bis 2 mit xylolloslichen Anteilen unter 2 Gew.-%. 

4. Propylen-Homopolymere nach den Anspruchen 1 bis 3, erhaltlich durch Polymerisation von Propylen bei Tempe- 
raturen Im Bereich von 0 bis lOO^C und Drucken Im Bereich von 1 bis 300 bar in Gegenwart von Katalysatorsy- 
stemen, die als aktive Bestandteile Metallocenkomplexe von Metallen der IV. und V. Nebengruppe des Perioden- 
systems und ollgomere Aluminiumoxidverbindungen enthalten. 



5. Propylen-Homopolymere nach den Anspruchen 1 bis 4, erhaltlich durch Polymerisation in der Gasphase bei Tem- 
peraturen im Bereich von 30 bis lOO^'C und DrQcken im Bereich von 7 bis 40 bar. 

so 

6. Propylen-Homopolymere nach den Anspruchen 1 bis 5, dadurch gekennzeichnet, da3 als Metallocenkomplexe 
von Metallen der IV. und V. Nebengruppe des Periodensystems Metallocenkomplexe der allgemeinen Forrriel I 
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in der die Substituenten folgende Bedeutung haben: 



M 
X 

wobei 
R1 bis R4 



RIO 

Y 



Titan, Zirkonium, Hafnium, N^nadium, Niob Oder Tantal, 

Fluor, Chlor, Brom, lod, Wasserstoff, C^- bis C^o'Alkyl, Cg- bis C^s-Aryj oder -OR^, 

C-,- bis CiQ-Alkyi, Cg- bis C-jg-Aryl, Alkylaryl, ArylalkyI, FluoralkyI oder Fluoraryl mit jeweils 
1 bis 10 C-Atomen im Alkylrest und 6 bis 20 C-Atomen im Arylrest bedeutet, 

und R6 bis R® 

Wasserstoff, bis CiQ-Alkyl, 5- bis 7-gliedriges Cycloalkyi, das selnerseits O^- bis Ciq- 
Alkyle als Substituenten tragen kann, Cg- bis C-,5-Aryl oder ArylalkyI, wobei gegebenenfalls 
auch zwei benachbarte Reste gemeinsam fur 4 bis 15 C-Atome aufweisende cyclische 
Gruppen stehen konnen, oder Si(RiO)3 mit 

Ci- bis CTQ-AIkyl, Cg- bis Cig-Aryl oder Cg- bis CiQ-Cycloalkyl, 

fur R11R12Z<; Oder 

I I 
c— C 

I I 
Rl2 Rl4 



4S 



SO 



wobei Z 



steht, 

Silicium, Germanium, Zinn oder Kohlenstoff bedeutet, 



Rii,Ri2,Ri3 R14 Wasserstoff, C^- bis C^Q-Alkyl, Cg- bis Cio-Cycloalkyl oder Cg- bis C^s-Aryl, wobei gegebe- 
nenfalls auch zwei benachbarte Reste gemeinsarn fur 4 bis 15 C-Atome aufweisende cy- 
clische.Gruppen stehen konnen, 

eingesetzt werden und als oligomere Aluminiumoxidverbindungen offenkettige oder cyclische Alumoxanverbin- 
dungen der allgemeinen Formein II oder III 
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III 



Rl5 

wobei R^s eine C^- bis C4-Alkylgruppe bedeutet und m fur eine garize Zahl von 5 bis 30 steht. 

7. Verfahren zur Herstellung von Propylen-Homopolymeren gemaB den Verfahrensbedlngungen von Anspruch 4. 

.8. Venwendung der Propylen-Homopolymeren gemaB den Arispruchen 1 bis 6 zur Herstellung von Fasem, Pollen 
und Formkorpem. 

9. Fasem, Folien und Formkorper, erhaltllch aus den Propylen-Homopolymeren gema3 den AnsprOciien 1 bis 6 als 
wesentliche Komponenten. 



Claims 

1 . A propylene homopolymer having a melting point below 1 55* C, less than 5% by weight of xylene-soluble fractions, 
a weight average molecular weight Mn of at least 117,000 and a molecular weight distribution of less than 3, 

2. A propylene homopolymer as claimed in claim 1 , having a melting point below 150"C. 

3. A propylene homopolymer as claimed in claim 1 or 2, having less than 2% by weight of xylene-soluble fractions. 

4. A propylene homopolymer as claimed in any of claims 1 to 3, obtainable by polymerization of propylene at from 0 
to 100'C and from 1 to 300 bar in the presence of a catalyst system which contains, as active components, a 
metallocene complex of a metal of subgroup IV or V of the Periodic Table and an oligomeric aluminum oxide 
compound. 

5. A propylene homopolymer as claimed in any of claims 1 to 4. obtainable by polymerization in the gas phase at 
from 30 to 1 00*C and from 7 to 40 bar. 

45 6. A propylene homopolymer as claimed in any of claims 1 to 5, wherein a metallocene complex of the formula I 
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where 

M is titanium, zirconium, hafnium, vanadium, niobium or tantalum, 

X is fluorine, chlorine, bromine, iodine, hydrogen, C-|-Cio-alkyl. Cg-Cis-aryl or -OR^, 

is C^-CiQ-alkyl, Ce-Cis-aryl, alkylaryl, arylallcyl, fluoroalkyi or fluoroaryl, each having 1 to 10 
carbon atoms in the alky) radical and 6 to 20 carbon atoms In the aryl radical, 

R^toR^ andR^toRS 

are each hydrogen, Ci-C-,o-alkyl, 5-membered to 7-membGred cycloalkyi, which in turn may 
carry C^-C-io-aikyl radicals as substituents, Cg-Cis-aryl orarylalkyi, where two adjacent rad- 
icals together may furthermore form cyclic saturated, partially saturated or unsaturated 
groups of 4 to 1 5 carbon atoms, or Si(RiO)3, 

R^Q is C^-Cio-alkyl. Cg-Cis-aryl or Ca-CiQ-cycloalkyl, 

Y isRiiRi2z(or 

I I 

— c — C f 

I 1 

R" Rl4 

Z is silicon, germanium, tin or carbon and 

Rii.Ri2,Ri3,Ri4 are each hydrogen, C^-Cio-alkyl. Cs-C^Q-cycloalkyl or Cg-Cis-aryl, where two adjacent rad- 
icals together may furthermore form cyclic groups of 4 to 1 5 carbon atoms, 

is used as the metallocene complex of a metal of subgroup IV or V of the Periodic Table and an open-chain or 
cyclic alumoxane compound of the formula II or III 



9 



EP 0 674 668 B1 



10 



20 



25 



O— Al-}- II 

Rl5 



III 



— ^o— l^-^ii 

15 Rl5 

where R^s is C^-C4-alkyl and m is an integer from 5 to 30, is used as the oligomeric aluminum oxide compound. 

7. A process for the preparation of a propylene homopolymer under the process conditions of claim 4. 

8. Use of a propylene homopolymer as claimed in any of clairns 1 to 6 for the production of fibers, films and moldings. 

9. A fiber, film or molding obtainable from a propylene homopolymer as claimed in any of claims 1 to 6 as an essential 
component. 

Revendications • 

1. Homopolymeres de propylene possedant un point de fusion inferieur a 155*C, une teneur en fractions solubles 
30 dans du xylene inferieure a 5% en poids, une valeur moyenne en poids du poids moleculaire Mn d'au moins 

117.000 et une distribution du poids moleculaire inferieure k 3. 

2. Homopolymferes de propylene selon la revendication 1 , dont le point de fusion est inferieur a 150"C. 

35 3. Homopolymeres de propylene selon les revendications 1 a 2, dont la teneur en fractions solubles dans du xylene 
est inferieure a 2% en poids. 

4. Homopolymferes de propylene selon Tune quelconque des revendications 1 a 3, que Ton obtient par polymerisation 
de propylene a des temperatures dans le domalne de 0 a lOO^C et sous des pressions dans le domaine de 1 a 

40 300 bar en presence de systemes de catalyseurs qui contiennent, comme constituants actifs. des complexes de 

metallocenes de metaux des sous-groupes IV et V du tableau p^riodique et des composes oligomeres d'oxyde 
d'aluminium. 

5. Homopolymeres selon I'une quelconque des revendications 1^4, que Ton obtient par polymerisation en phase 
45 gazeuse k des temperatures dans le domaine de 30 ^ 1 0C^C et sous des pressions dans le domaine de 7 ^ 40 bar. 

6. Homopolymeres selon Tune quelconque des revendications 1^5, caracterises en ce que, comme complexes de 
metallocdnes de metaux des sous-groupes IV et V du tableau periodique, on met en oeuvre des complexes de 
metallocenes repondant k la formule generale I 

so 
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dans laquelle les substituants ont la signification ci-apres: 

M reprdsente le titane, le zirconium, le hafnium, ie vanadium, le niobium ou le tantale, 

X represente un atome de fluor, un atome de chlore, un atome de brome, un atome d'iode, 

un atome d'hydrogene, un groupe alkyle en C^-C^q. un groupe aryle en Ce-C^g ou encore 
-OR5, 

ou R5 repr6sente un groupe alkyle en CtCiq. un groupe aryle en Cg-Cis, un groupe 
atkylaryle, un groupe arylalkyle, un groupe fluoroalkyle ou un groupe fluoroaryle 
contenant respect ivement de 1 a 10 atomes de carbone dans le radical alkyle 
et de 6 ^ 20 atomes de carbone dans le radical aryle, 

^ R4 et ^ R9repr6sentent un atome d'hydrogene, un groupe alkyle en C^-C^o» un groupe cycloalkyle com- 
prenant de 5 ^ 7 membres qui, pour sa part, peut porter des groupes alkyle en C,-Cio a titre de substi- 
tuants, un groupe aryle en Cg-Cis ou un groupe arylalkyle, dans lesquels, le cas 6cheant, deux radicaux 
voisins peuvent egalement representer ensemble des groupes cycliques presentant de 4 ^ 15 atomes 
de carbone, ou encore Si(RiO)3 ou 

/ 

R^° represente un groupe alkyle en C-,-Cio, un groupe aryle en Cg-Cis ou un groupe cycloalkyle en C^-C^q, 
Y represente R"""" Ri2z(^ ou 



r11 r13 
II 

-c c- 

II 

r12 r14 

ou Z represente le silicium, le germanium, retain ou le carbone, 

R'»\ R12 R13 Ri4repr6sentent un atome d'hydrogene, un groupe alkyle en O^-C^q, un groupe cycloalkyle en Cg- 
C^o groupe aryle en Cg-Cig, dans lesquels. le cas 6ch6ant, deux radicaux voisins peuvent Egale- 
ment representee ensemble des groupes cycliques pr6sentant de 4 ^ 15 atomes de carbone, 

et, ^ titre.de conripos6s oligomdres d'oxyde d'aluminium. 

des composes d'alumoxane d chatnes ouvertes ou cycliques rdpondant aux formutes gdndrales II ou III 
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dans lesquelles 

20 Ris represente un groups alkyle en -C4 et m represente un entier de 5 a 30. 

7. Proc^de pour la preparation d'homopolym&res de propylene dans tes conditions opdratoires selon la revendlcation 

2S 8. Utilisation des homopolynneres de propylene selon les revendications 1^6, pour la fabrication de fibres, de feuilles 
et de corps moulds. 



9. Fibres, feuilles et corps moules que Ton obtient a partir des homopolymeres de propylene selon les revendications 
1 a 6, a titre de composants essentiels. 
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